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 要  旨 
本論文では、低速中性子ビーム制御のためのホログラフィック回折格子の実現を念頭
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全結晶を高精度に切り出して、それを用いて Bragg 回折による熱中性子ビーム（2 <
λ[Åm] < 6）の分岐や偏光を行っている。しかし、中性子干渉計での位相差は中性子の
波長と干渉計の相互作用長の積に比例するため [2]、熱中性子より長波長である冷・極
冷中性子ビーム（6 < λ�Åm� <数 100）を用いた干渉計[5-6]が測定感度の点で有利であ







子 (TiO2, SiO2, ZrO2)を分散させた光重合性ナノ微粒子—ポリマーコンポジット
(Nanoparticle-polymer composite: NPC)[9-11]中に可視レーザー光により記録した厚み数
10〜100µm の透過型平面波ホログラムを冷・極冷中性子ビーム制御のためのホログラ
フィック回折素子として応用する試みが Tomita らのグループと Fally らのグループ
（University of Vienna, Austria)により成されてきている[13-18]。これまでに、SiO2ナノ微
粒子を分散した NPC に可視レーザー光(波長 532nm)を用いて記録したホログラフィッ
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 初めに中性子の粒子としての性質について述べる。中性子は半径 1.5×10-13cm 程度で
量子数 1/2 のスピン snをもち、その角運動量はℏsnで与えられる。量子数が 1/2 なので、
中性子は Fermi-Dirac の統計に従い、その状態は+1/2 と-1/2 しかない。このことは中性
子がある量子化軸に対し正または負に偏極することを示している。 
 中性子の磁気モーメント µnは核磁子(nuclear magneton) µNを用いて、 
 
𝝁𝝁𝑛𝑛 = 𝑔𝑔𝑛𝑛𝒔𝒔𝑛𝑛𝜇𝜇𝑁𝑁 (2.2-1) 
 
とかける。ここで𝑔𝑔𝑛𝑛は𝑔𝑔-因子(gyromagnetic ratio)である。また、電気素量を e、陽子質量
を𝑚𝑚𝑝𝑝、光速を c としたとき、µNは 




𝝁𝝁𝑛𝑛 = −1.913 � 𝑒𝑒ℏ𝑚𝑚0𝑐𝑐� 𝒔𝒔𝑛𝑛 (2.2-3) 
 
とかける。𝒔𝒔𝑛𝑛の z 成分は＋1/2 であるので、 






𝝁𝝁𝑛𝑛 = −𝑔𝑔𝑛𝑛 � 𝑒𝑒ℏ2𝑚𝑚𝑐𝑐�𝒔𝒔𝑛𝑛 = −𝑔𝑔𝑛𝑛𝜇𝜇𝐵𝐵𝒔𝒔𝑛𝑛 (2.2-5) 
 
の関係がある。ここで m は電子質量で𝜇𝜇𝐵𝐵はボーア磁子(Bohr magneton)、 
𝜇𝜇𝐵𝐵 = � 𝑒𝑒ℏ2𝑚𝑚𝑐𝑐� = 0.927 × 10−20  erg/Oe (2.2-6) 
 
である。電子の𝑔𝑔-因子𝑔𝑔𝑛𝑛は 
𝑔𝑔𝑛𝑛 = 2.0023 (2.2-7) 
 
で与えられる。 
 陽子質量が電子質量の約 2000 倍であるが、一方𝑔𝑔因子が中性子では電子の約 2 倍で





 また中性子は約 12 分程度の寿命をもち、陽子と負電荷の中間子に変換する。以下に
現在までに知られている中性子の性質を表(2.2-3)にまとめる。 
 
表 2.2-1 中性子の性質 
電荷 10-18e 以下 
質量 1.67470±0.00004×10-24g 
スピン角運動量 (1/2)ℏ 
磁気モーメント (-1.913148±0.000066) 𝜇𝜇𝑁𝑁 
半減期 12.2±1.3 分 
 
次に、中性子の波としての性質について述べる。中性子の粒子としての性質と波として
の性質は Einstein の関係と de Broglie の関係とで結びつけられ、 
 












速度を m/sec、振動数を sec-1単位としてかくと、 
 
λ�Å� = 3956
𝜐𝜐[𝑚𝑚/𝑠𝑠𝑒𝑒𝑐𝑐] = 0.2860�𝐸𝐸(𝑒𝑒𝑒𝑒) (2.2-10) 
 








(ultracold neutron)、極冷中性子(very cold neutron)、冷中性子(cold neutron )、熱中性子
(thermal neutron)、熱外中性子(epithermal neutron)、速中性子(fast neutron)などの呼び方が
ある。また、極冷中性子と冷中性子を合わせて低速中性子(slow neutron)と呼ぶことがあ





表 2.2-2 中性子のエネルギーと波長 
名称 エネルギーE[meV] 波長λ[Åm] 
極冷中性子          0 < E < 0.05   40 < λ < 数 100 
冷中性子 0.05 < E < 2 6 < λ < 40 


































𝐸𝐸𝜓𝜓(𝑟𝑟) = 0 (2.2-15) 











𝑘𝑘0 = 2𝑚𝑚𝐸𝐸ℏ2 ,        𝑘𝑘𝑖𝑖 = 2𝑚𝑚(𝐸𝐸 − 𝑒𝑒)ℏ2  (2.2-17) 
 
が導ける。ここで、各波長はそれぞれ、 
𝜆𝜆0 = 2π𝑘𝑘0 ,        𝜆𝜆𝑖𝑖 = 2𝜋𝜋𝑘𝑘𝑖𝑖  (2.2-18) 
 
の関係にあるので、式(2.2-13)から速度は波数に比例する。よって中性子屈折率𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛は、 








𝜓𝜓(𝑟𝑟) = 𝜓𝜓0𝑒𝑒𝑖𝑖𝒌𝒌∙𝒓𝒓 (2.2-20) (ただし𝜓𝜓0 = |𝜓𝜓0|𝑒𝑒𝑖𝑖(𝜙𝜙0−𝜔𝜔𝜔𝜔)で𝜙𝜙0は初期位相、𝜔𝜔は角周波数とする) 
 





























図 2.2-1 波動関数とコヒーレント散乱長の関係図 
 
図 2.2-1 から、コヒーレント散乱長𝑏𝑏は、 




ここで、𝑓𝑓(𝜃𝜃) = 𝑡𝑡𝑡𝑡𝑛𝑛𝜃𝜃に関してのマクロ―リン展開は、 
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ド・ブロイ波の波長を用いて式(2.2-29)を 2 項定理で近似して表すと、 




















 1 個の陽子からなる通常の水素原子の核は、中性子と同じく 1/2 のスピン量子数をも
つ。量子力学において、そのような 2 個のフェルミ粒子が組み合わさるとき、三つの異
なるスピン配置をとるスピン量子数が 1 の状態と、一つの配置をもつスピン量子数が 0
の状態になる。このような三重項(triplet)と一重項(singlet)の散乱長をそれぞれ＋と—で区
別すると、 
𝑏𝑏+ = 1.085 × 10−14𝑚𝑚,    𝑏𝑏− =  −4.750 × 10−14𝑚𝑚 (2.2-31) 
 
となり[]、平均をとると、水素原子核(陽子)は以下の散乱長をもつことになる。 
〈𝑏𝑏〉 = 34 𝑏𝑏+ + 14 𝑏𝑏− = −0.374 × 10−14𝑚𝑚 (2.2-32) 
 
その標準偏差は、 




〈𝑏𝑏2〉 = 34 (𝑏𝑏+)2 + 14 (𝑏𝑏−)2 = 6.524 × 10−28𝑚𝑚2 (2.2-34) 
 
である。 
 一方、スピン量子数 1 をもつ、より重い同位体である重水素は、次の散乱長をもつ。 
𝑏𝑏+ = 0.953 × 10−14𝑚𝑚,    𝑏𝑏− =  0.098 × 10−14𝑚𝑚 (2.2-35) 
 
ここで、＋と－はそれぞれスピンが 3/2 の四重項(quartet)状態と 1/2 の二重項(double)状
態に対応している。それゆえに平均すると重水素は、 
〈𝑏𝑏〉 = 23 𝑏𝑏+ + 13 𝑏𝑏− = 0.668 × 10−14𝑚𝑚 (2.2-35) 
 
となり、標準偏差は、 


















図 2.2-2 中性子散乱の様子 
 
図 2.2-2 に中性子線が 2θ と𝜙𝜙の方向に屈折する様子を示す。屈折する中性子波長𝜆𝜆の粒
子数は、単位時間、単位面積当たりの、式(2.2-21)の二乗の絶対値 
�𝜓𝜓𝑓𝑓�










 ここで、(2θ, 𝜙𝜙)方向を向いた半径 r が、無限小の角度変位 d2θ と d𝜙𝜙だけ移動すると
きに生じる面積素片𝑑𝑑𝑑𝑑 = 𝑟𝑟2𝑠𝑠𝑠𝑠𝑛𝑛2𝜃𝜃𝑑𝑑𝜙𝜙𝑑𝑑2𝜃𝜃を用いると、次の関係式が得られる。 




 中性子による核散乱の場合には、式(2.2-22)のように𝑓𝑓(𝜆𝜆,𝜃𝜃)が𝜆𝜆と𝜃𝜃に依存しないため、2𝜃𝜃による積分が容易に実行でき、散乱長 b と対応する散乱断面積を関係づける次式が
得られる。 
𝜎𝜎 = 4π|𝑏𝑏|2 (2.2-41) 
 









〈𝑏𝑏2〉 = 〈𝑏𝑏〉2 + (Δ𝑏𝑏)2 (2.2-43) 
 
これより、平均の散乱断面積は二つの量の和として、 












表 2.2-3 水素と重水素のコヒーレント/インコヒーレント散乱断面積  
 
(barns) 𝜎𝜎𝑠𝑠𝑐𝑐ℎ(10-28m2) 𝜎𝜎𝑖𝑖𝑛𝑛𝑠𝑠𝑐𝑐ℎ(10-28m2) 
H (水素) 1.76 80.27 







図(2.2-6)に示すような z 軸に対して屈折率が正弦的に変調しているとすると、z 軸上の
ある点おける屈折率は以下のようにかける。 





















で、式(2.2-30)を用いて 2 つの異なる物質の中性子屈折率差から以下のようにかける。 
Δ𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛 = 𝜆𝜆22𝜋𝜋 ((𝑏𝑏𝜌𝜌)1 − (𝑏𝑏𝜌𝜌)2) ≈ 𝜆𝜆22𝜋𝜋 𝑏𝑏𝑠𝑠Δ𝜌𝜌 (2.2-47) 
 
 ここで(𝑏𝑏𝜌𝜌)1および(𝑏𝑏𝜌𝜌)2はそれぞれ異なる物質のコヒーレント散乱長と原子数密度積
であり、𝑏𝑏𝑠𝑠 (= |𝑏𝑏1 − 𝑏𝑏2| )は格子を形成する物質によって決まるコヒーレント散乱長で、




2.3. 中性子屈折率変調格子における中性子ビームの Bragg 回折 
 
2.3.1. 2 波結合理論(Kogelnik 理論) 
屈折率変調格子に中性子ビームが入射した場合を図 2.3-1 を用いて考える。格子に中
性子ビームが入射すると各々の格子面では入射ビームを一部反射し、それぞれの反射波






2𝛬𝛬𝑠𝑠𝑠𝑠𝑛𝑛𝜃𝜃 = 𝜋𝜋 𝜆𝜆𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛
𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛




この式を媒質中の中性子波の波数 k を用いて表すと以下のようになる。 
























 図 2.3-1 屈折率変調格子における中性子ビームの回折 
 
























中性子ビームを格子の Bragg 角(𝜃𝜃𝐵𝐵)で入射した時の回折効率は、Kogelnik 理論から以下
のように導ける。 




𝜂𝜂𝑝𝑝 = sin2 �𝜆𝜆𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑏𝑏𝑠𝑠Δ𝜌𝜌𝐿𝐿2𝑐𝑐𝑐𝑐𝑠𝑠𝜃𝜃𝐵𝐵 � (2.3-6) 
 

















式(2.3-7)は Pendellöusung周期(Pendellöusung period)または終息距離(extinction length)と呼
ばれるものであり、これによって厚みのある格子などの周期的な媒質中で生じる回折現
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3.2.2. Q パラメータと v パラメータによる回折領域の分類 
 周期的な媒質構造に入射した光波の伝搬には格子の厚みによってそれぞれ異なる回
折現象を示し、これは Klein-Cook パラメータ(Q と v)の式から、中性子屈折率に置き換
えることによって、中性子屈折率変調格子による中性子ビームの回折領域を分類するこ






𝜈𝜈 = 𝜆𝜆𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑏𝑏∆𝜌𝜌𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑛𝑑𝑑2  (3.2-2) 
 










3.3. SiO2 分散コンポジットホログラフィック格子を用いた中性子回折実験 
3.3.1. 2 分岐ビームスプリッター動作 
これまでに、SiO2 ナノ微粒子を分散した NPC に可視レーザー光(波長 532nm)を用いて
記録したホログラフィック回折格子により、波長 2nm の冷中性子ビームに対する 1:1 ハ
ーフミラー動作を実証している[14]。  


















 次に SiO2 ナノ微粒子を分散した NPC に可視レーザー光(波長 532nm)を用いて記録し
たホログラフィック回折格子により、波長 2nm の冷中性子ビームに対するミラー動作
を実証している[15]。実験から得られたミラー動作の三次元的な様子と回折効率のグラ
フを図 3.2-3 に示す。 
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 1 次粒子径がおおよそ 10nm 以下のダイヤモンド粒子をナノダイヤモンドと呼ぶ[1]。










































































































 Si SiO2 diamond 










式で表すことができる[付録 C に導出を示す]。 
 















図 4.5-3 中性子屈折率変調(左)とナノ微粒子体積空間変調(右) 
 









動したかを体積量で示すもので 0 から 1 の値を取りうる。例えば、NPC を構成するナ
ノ微粒子の体積が 20vol.%(𝑓𝑓 = 0.2)になるように添加させた場合を考える。ホログラフ
ィック記録前は、明部と暗部のナノ微粒子の体積濃度は同じであるから、𝑓𝑓は明部と暗
部のナノ微粒子の平均体積濃度であるともいえる。そしてホログラフィック記録によっ
て𝛥𝛥𝑓𝑓 = 0.1の値を示すナノ微粒子の体積空間変調が生じた場合、𝛥𝛥𝑓𝑓/𝑓𝑓を計算すると、 
𝛥𝛥𝑓𝑓
𝑓𝑓




ら暗部へ移動したと仮定すると、𝛥𝛥𝑓𝑓/𝑓𝑓の取りうる値の範囲は、 0 ≤ 𝛥𝛥𝑓𝑓
𝑓𝑓
≤ 1 (4.5-3) 
 
である。従って、𝛥𝛥𝑓𝑓/𝑓𝑓がより高い値を示すほど、ナノ微粒子の相互拡散が促されている
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,2RI ⋅→  (5.3-1) 
 











2 分子の生長ポリマーラジカル同士の反応で行われる 2 分子停止反応であり、再結合と不均一
化の 2 つの機構がある。再結合と不均一化による停止反応は以下の反応式で表される。 
 
mnnm RMRMRM +→⋅+⋅  (再結合) (5.3-4) 
 
⋅+→⋅+⋅ nmnm RMRRMRM  (不均一化) (5.3-5) 
 
ここで、再結合は分解の逆反応であり、不飽和電子が互いに共有されて新しい結合が作ら
れて 1 つの高分子になる。一方で、不均一化は 1 つのポリマーラジカルから水素ラジカル H･
が引き抜かれて他のポリマーラジカルと結合する反応であり、不飽和末端を持つポリマーと
































図 5.4-1 ナノ微粒子-ポリマーコンポジットのホログラフィック記録過程 
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表 6.2-1  PETIA 物性値[1] 
粘度(mPa ∙ s)@25℃   密度(g/cm3) 屈折率@589nm 






促進するために一官能イオン液体モノマーである MOETMA-TFSI (MOE-200T パイ
オトレック製)を PETIA とともに用いてブレントモノマーとした。図 6.2-2 にその構造






図 6.2-2  MOE-200T 構造式 
 
 表 6.2-2 MOE-200T の物性値[2] 
粘度(mPa ∙ s)@25℃ 密度(g/cm3) 屈折率@589nm 




 ナノ微粒子には図 6.2-3 のようにメチルイソブチルケトン(MIBK)中に分散された平
均コア粒径 5nm の表面修飾ナノダイヤモンド微粒子(ダイセル)を用いた。4 章で述べた
ように、コア部分のナノダイヤモンド表面に高密度なアクリル基をもつ表面処理が施さ
れていて、これによってモノマーへの一様分散が可能になっている。図 6.2-4 に本実験
で使用した MIBK 分散アクリル修飾ナノダイヤモンド溶液と図 6.2-5 にナノダイヤモン


















図 6.2-4 アクリル修飾 ND ゾル    図 6.2-5 ND 微粒子の TEM 像 
 







を図 6.2-4、その物性値を表 6.2-4 にそれぞれ示す。また重合開始剤として Irgacure 784
を PETIA と MOE-200T を 1;1(重量比)で配合させたブレンドモノマーに 4wt.%と 20wt.%









図 6.2-4 Irgacure784 の構造式. 
 
表 6.2-4 Irgacure784 の物性値. 
物質 密度(g/cm3) 屈折率@589nm 













図 6.2-5 Irgacure 784 の光吸収スペクトル 
 
図 6.2-5 に PETIA と MOE-200T を同じ重量で配合したブレンドモノマーに Irgacure784
を 4 と 20wt.%添加した時の吸収スペクトルを示す。、この重合開始剤は波長 550 nm 付





 前節で示した試料を用いて、表 6.2-5 に示すように PETIA と MOE-200T の配合比を
変化させたブレンドモノマーに、ND 添加濃度やモノマーに対する開始剤添加濃度を定
量的に変化させて添加した NPC の光重合測定を行った。 
 
















1:0 15 4  1:0 15 20 
3:1 15 4  3:1 15 20 
3:2 15 4  3:2 15 20 
1:1 15 4  1:1 15 20 
2:3 15 4  2:3 15 20 
1:3 15 4  1:3 15 20 













































1:1 5 4  1:1 5 20 
1:1 10 4  1:1 10 20 
1:1 15 4  1:1 15 20 



















1:1 0 2  1:1 15 2 
1:1 0 8  1:1 15 8 
1:1 0 14  1:1 15 14 
1:1 0 20  1:1 15 20 
1:1 0 26  1:1 15 26 











1:1 15 20 
 
 
 以下に試料作成手順について図 6.3-2 とともに説明する。 
(1) Irgacure784 をストローで電子天秤(ATX84, 島津製作所)に乗せた薬包紙に必要量移
し,それを小バイアルに移してから、MIBKを Irgacure784の重量の約10倍入れ（MIBK
の重量に対して Irugacure784 はその約 1/10 の重量で溶けるため）、さらに遊星回転
式攪拌機(AXIS マゼキーC-30, 大洋技研)を用いて回転数 10rpm 程度で約 20 分間攪
39 
 
拌させ、Irgacure784 を MIBK に溶解させる。 
(2) 大バイアルに MIBK 分散アクリル修飾 ND 溶液、架橋モノマーである PETIA、イオ
ン液体モノマーである MOE を計量して滴下し、これを同じく遊星回転式攪拌機を
用いて回転数 10rpm 程度で約 10 分間攪拌させる。さらに(1)で作製した Irgacure784
溶解液を滴下する。 
(3) 再び遊星回転式攪拌機を用いて回転数 10rpm 程度で約 20 分間攪拌する。 
(4) 蓋を開けた状態の大バイアルをバキュームオーブン(AVO-250, ASONE]に投入し、60

















図 6.3-2 光重合特性測定用試料作製手順 
 
6.4. Photo-DSC による光重合特性測定と反応諸定数の抽出 
光導入型 photo-DSC (Q200,TA インスツルメント）と、ホログラフィック記録時と同
条件の定温下での測定を必要とするため、冷却装置(RCS90, TA インスツルメント）を
用いた。図 6.4-1 に photo-DSC の写真と測定の概略図を示す。これらを用いることによ
り試料温度 25℃での光重合特性を測定した。試料容器には、液体試料がパンの底面に







は短時間で試料室を充填させるため、50ml/min とした。光重合には 200W 水銀キセノン
ランプ（UVF-204S, 三永電機製作所）を用いた。図 6.4-2 に光源の放射波長域を示す。緑









図 6.4-1  photo-DSC の写真(左)とサンプル室の概観(右) 
 
 
図 6.4-2 水銀キセノンランプの放射波長域  
 
Conversion の定義は、アクリレートモノマーのように、モノマー1mol 当りの発熱量
(ΔH ＝78-86KJ/mol[3,4])が既知であるので、本実験では ΔH ＝80KJ/mol として、photo-





 ここで、ΔH (t) はPhoto-DSC の測定値である熱流量: dH/dt (Js-1) の0 ～ t までの積





𝛥𝛥𝐻𝐻 (∞) = �𝑓𝑓𝑖𝑖
𝑖𝑖
𝑚𝑚𝑖𝑖Δ𝐻𝐻 (6.4-6.4-2) 













𝑅𝑅𝑃𝑃(𝑡𝑡) = 𝑑𝑑𝛼𝛼(𝑡𝑡)𝑑𝑑𝑡𝑡 = 𝑑𝑑𝐻𝐻(𝑡𝑡)𝑑𝑑𝑡𝑡 1∑ 𝑓𝑓𝑖𝑖𝑖𝑖 𝑚𝑚𝑖𝑖Δ𝐻𝐻 (6.4-6.4-4) 
 





 図 6.5-1 に DSC で測定した PETIA と MOE-200T を種々の重量比で配合したブレンド
モノマーに、ND を 15vol.%、Irgacure784 をモノマー総重量比 4 及び 20wt.%になるよう
に添加させた NPC の重合変換率と重合レートのパラメトリックプロットと、最大重合
レート及び最終重合変換率のモノマー配合比依存性を示す。露光波長は 532nm で露光













(Irgacure784: 4wt.%)                     (Irgacure784: 20wt.%)  
 
図 6.5-1 NPC の重合変換率と重合レートのモノマー配合比依存性 
(露光波長: 532nm、露光強度: 75 mW/cm2(@4wt.%), 1mW/cm2(@20wt.%)) 
 







大きく減少する。それによって、PETIA による重合よりも MOE-200T の重合が支配的







図 6.5-2 に DSC で測定した PETIA と MOE-200T を同じ重量比で配合したブレンドモ
ノマーに、Irgacure784 をモノマー総重量比 4 及び 20wt.%になるように添加させ、ND を
種々の濃度で添加した NPC の重合変換率と重合レートのパラメトリックプロットと、
最大重合レート及び最終重合変換率のモノマー配合比依存性を示す。露光波長は 532nm











(Irgacure784: 4wt.%)                     (Irgacure784: 20wt.%)  
 
  図 6.5-2  NPC の重合変換率と重合レートの ND 添加濃度依存性 
(露光波長: 532nm、露光強度: 75 mW/cm2(@4wt.%), 1mW/cm2(@20wt.%)) 
 
 








また Irgacure784 を 20wt.%添加時において、ND 添加濃度が増加するにつれて𝛼𝛼𝑓𝑓と𝑅𝑅𝑃𝑃𝑚𝑚𝑠𝑠𝑚𝑚
が共に減少する傾向が得られた。これは、Irgacure784 を 4wt.%、露光強度 75mW/cm2の
場合と同じ傾向であることが分かる。しかし、ND 添加濃度における𝛼𝛼𝑓𝑓は Irgacure784 を
4wt.%添加した場合と比較してそれぞれ減少したことが分かる。これは、Irgacure784 の
添加濃度を 5 倍に増加させたことで、重合反応に関与せず不純物としての Irgacure784
が生じてしまったために、重合を阻害したためであると考えらえる。逆に、各 ND 添加
濃度における𝑅𝑅𝑃𝑃
𝑚𝑚𝑠𝑠𝑚𝑚は露光強度を 75 mW/cm2 から 1 mW/cm2 に減少させたにも関わらず








図 6.5-3 に DSC で測定した PETIA と MOE-200T を同じ重量で配合したブレンドモノ
マーに、、ND を 0 と 15vol.%、Irgacure784 を種々の濃度で添加させた NPC の重合変換
率と重合レートのパラメトリックプロットと、最大重合レート及び最終重合変換率の開
始剤添加濃度依存性を示す。露光波長は 532nm で露光強度はホログラフィック記録時









(ND: 0vol.%)                          (ND: 15vol.%) 
 
図 6.5-3  NPC の重合変換率と重合レートの開始剤添加濃度依存性 
(露光波長: 532nm、露光強度: 5 mW/cm2) 
 
 図 6.5-3 から ND 無添加時において、Irgacure784 の添加濃度が 2～8wt.%に増加すると、
𝛼𝛼𝑓𝑓は約 0.58～0.38 まで減少し、さらに 14wt.%まで増加すると、𝛼𝛼𝑓𝑓は逆に 0.38～0.4 程度
まで微増し、さらに添加濃度を 30wt.%まで増加させる𝛼𝛼𝑓𝑓は 0.2 程度まで減少する結果
が得られた。傾向としては、Irgacure784 の添加濃度が増加するにつれて、𝛼𝛼𝑓𝑓及び𝑅𝑅𝑃𝑃𝑚𝑚𝑠𝑠𝑚𝑚




𝑚𝑚𝑠𝑠𝑚𝑚を比較すると、0.58～0.2 程度まで約 65％と大幅に減少し、また𝑅𝑅𝑃𝑃𝑚𝑚𝑠𝑠𝑚𝑚は 0.042










 図 6.4-10 から ND を 15vol.%添加時において、Irgacure784 の添加濃度を 2～20wt.%まで
増加させると𝛼𝛼𝑓𝑓は 0.4～0.65 程度まで約 1.6 倍増加し、逆に 20～30wt.%までさらに増加
させると、𝛼𝛼𝑓𝑓は 0.65～0.55程度まで約 15％減少する結果が得られた。故に、NDで 15vol.%
添加させた場合では、ND 無添加と異なり、𝛼𝛼𝑓𝑓を最大にする Irgacure784 添加濃度の最適
値が存在することが分かった。この原因としては、ND 無添加の場合と異なり、ND が
15vol.%添加させたことで、ND が重合を阻害する働きをしたため、最適な Irgacure784 の
添加濃度が存在したためであると考えらえる。ND 15vol.%添加した場合では、ND が重







Irgacure784 も増加してしまうので、Irgacure784 の添加濃度を 20～30wt.%させると、𝛼𝛼𝑓𝑓
も減少したと考えらえる。従って、ND 15vol.%添加した場合では、𝛼𝛼𝑓𝑓を最大にする





図 6.5-3 に DSC で測定した PETIA と MOE-200T を同じ重量で配合したブレンドモノ










図 6.5-4  NPC の重合変換率と重合レートの記録光強度依存性 
(露光波長: 532nm) 
 
 図 6.5-4 から重合光強度を 1～5mW まで増加させると、𝛼𝛼𝑓𝑓は 0.58～0.60 まで微増し、











𝑚𝑚𝑠𝑠𝑚𝑚の関係は、化学反応速度論から以下の式で導くことができる[付録 D 参照]。 
 






















図 6.5-5 最大重合レートの記録光強度依存性とフィッティング結果 
 
 

















 図 6.5-6 に PETIA と MOE-200T を種々の重量比で配合したブレンドモノマーに、ND
を 15vol.%、Irgacure784 をモノマー総重量比 4 及び 20wt.%になるように添加させた NPC
におけるゲル化点およびゲル化時間のモノマー配合比依存性を示す。露光波長は 532 nm、 
重合光強度は 75mW/cm2 と 1mW/cm2 とした。図 6.5-6 から、各開始剤添加濃度におい
て、ゲル化点を極小化するモノマー配合比依存性が存在することが分かった。また、開








図 6.5-6 ゲル化点（左）とゲル化時間（右）のモノマー配合比依存性（ND: 15 




をモノマー総重量比 4 及び 20wt.%になるように添加させ、ND を種々の濃度で添加した
NPC におけるゲル化点およびゲル化時間のナノダイヤモンド分散濃度依存性を示す。










図 6.5-7 ゲル化点（左）とゲル化時間（右）の ND 添加濃度依存性（PETIA:MOE=1:1 






































































図 6.5-8 に PETIA と MOE-200T を同じ重量で配合したブレンドモノマーに、、ND を
0 と 15vol.%、Irgacure784 を種々の濃度で添加させた NPC におけるゲル化点およびゲル
化時間の開始剤添加濃度依存性を示す。露光波長は 532 nm、重合光強度は 5mW/cm2と
した。図 6.5-8 から、開始剤添加濃度が 2wt.%添加時において、ND 添加濃度 0vol.%で










図 6.5-8 ゲル化点（左）とゲル化時間（右）の開始剤添加濃度依存 
（ND: 0, 15 vol.%、PETIA:MOE=1:1 in wt.%、露光波長: 532 nm、露光強度: 5mW/cm2） 
 
(d)重合光強度依存性 
図 6.5-9 に PETIA と MOE-200T を同じ重量で配合したブレンドモノマーに、ND を
15vol.%、Irgacure784 をモノマー総重量比 20wt.%になるように添加させた NPC におけ
るゲル化点およびゲル化時間の重合光強度依存性を示す。露光波長は 532 nm とした。
図 6.5-9 から、重合光強度が増加するにつれてゲル化点及びゲル化時間が減少する傾向
が見られた。特に、重合光強度が 1mW/cm2におけるゲル化時間は約 75 秒であるのに対













































図 6.5-9 ゲル化点（左）とゲル化時間（右）の重合光強度依存性 






イオン液体モノマーである MOE-200T を 1;1(重量比)で配合したブレンドモノマーに、
ND 15vol.%、開始剤である Irgacure784 を 20wt.%添加させたナノダイヤモンド-ポリマー
コンポジットにおいて、露光強度 5mW/cm2の条件で𝛼𝛼𝑓𝑓を最大で 0.65 程度まで増加させ
ることができた。さらに、𝛼𝛼𝑓𝑓及び𝑅𝑅𝑃𝑃
𝑚𝑚𝑠𝑠𝑚𝑚の記録光強度依存性の測定から、PETIA と MOE-











結果から、PETIA と MOE-200T を 1;1(重量比)で配合したブレンドモノマーに、ND 
15vol.%、Irgacure784 を 20wt.%添加させたナノダイヤモンド-ポリマーコンポジットに記
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表 7.1-1 各材料の粘度 


































































































































ステンレスミクロスパーテル約 0.5 cc を、0.5 cc 計量スプーンを用いて測り取りカップ
上に滴下しカップを本体にセットした。試料がチラーで設定した室温温度の 25 ℃にな
るまで約５分間安置した。その後 2 分間スピンドルを回し試料を馴染ませた後回転を止
め 5 分間安置した。粘度測定はスピンドルを 10 分間（粘度の値が十分安定する時間）








(ND: 0vol.%)                            (ND: 5wt.%)  
 
 










図 7.3-1 各 ND 添加濃度及び回転数におけるブレンドモノマー配合比の粘度依存性 
 
図 7.3-1 では測定した回転数の数が異なるが、これは各サンプルに対する粘度計の測

































図 7.5-1 各 ND 添加濃度におけるモノマー配合比依存性(@Shear rate: 2.0) 
 
 図 7.5-1 から前節で述べたように、ND 添加濃度が増加するについて各モノマー配合
比における粘度が増加していることが分かる。また、ND 無添加では、MOE-200T 添加
濃度が増加するに粘度が減少するのに対して、ND を添加した場合では逆に、MOE-200T






































2 × 𝑘𝑘𝐵𝐵𝑇𝑇6𝜋𝜋𝑟𝑟 𝑑𝑑 (7.6-1) 
 


























































 実験に用いた試料及び作成方法は 6.3 節に示したものとほぼ同様である。異なる点と
しては、アクリル修飾 ND ゾルだけでなく、種々の非アクリル修飾 ND ゾルと種々の多




ンポジットの詳しい作成方法については付録 A で記述する。 
 
表 8.1-1 実験に用いた NPC の組成 















1:0 5 4  1:0 10 4 
3:1 5 4  3:1 10 4 
3:2 5 4  3:2 10 4 
1:1 5 4  1:1 10 4 
2:3 5 4  2:3 10 4 
1:3 5 4  1:3 10 4 
60 
 
















1:0 15 4  1:0 20 4 
3:1 15 4  3:1 20 4 
3:2 15 4  3:2 20 4 
1:1 15 4  1:1 20 4 
2:3 15 4  2:3 20 4 
1:3 15 4  1:3 20 4 










1:1 15 2 
1:1 15 4 
1:1 15 6 
1:1 15 8 
1:1 15 10 
1:1 15 12 
1:1 15 14 
1:1 15 16 
1:1 15 18 
1:1 15 20 
1:1 15 22 
1:1 15 24 
1:1 15 26 
1:1 15 28 


















有効膜厚はα-1 で定義される。吸収係数αの媒質中を光が伝搬するときの透過率 T は
Lambert-Beer の法則 0 にしたがって以下の式で表される。 
  










可視光域である 400～800 nm で測定した。測定に使用する光波長もそのレンジ内に収ま
る。図 8.1-1 に紫外可視分光光度計の外観を示す。実験試料は、フィルム厚が 10 ± 0.5 
µm になるようなガラスセルに注入し、サンプルフィルムとした。重合前のスペクトル
は、試料をセルに入れた直後に測定し、重合後のスペクトルはサンプルにインコヒーレ








開始剤を種々の濃度で添加した NPC の重合前後の光吸収スペクトルを図 8.1-2 に示
す。縦軸は、紫外可視分光光度計で計測した透過率とサンプルの厚み、式(8.1-1)より算















重合前                重合後 
 
図 8.1-2 種々の開始剤添加濃度における NPC の重合前後の光吸収スペクトル 
（ND: 15vol.%、PETIA:MOE=1:1 in wt.%、露光波長: 532 nm） 
 
























































































重合前                重合後 
 
図 8.1-3 種々の ND 添加濃度における NPC の重合前後の光吸収スペクトル 
      （PETIA:MOE=1:1 in wt.%、Irgacure784: 4wt.%、露光波長: 532 nm） 
 




































































































図 8.1-4  NPC 有効膜厚の重合前後の開始剤添加濃度依存性 
 （ND: 15vol.%、PETIA:MOE=1:1 in wt.%） 
図 8.1-5 に波長 633 nm および 532 nm における、露光前後の有効膜厚の ND 添加濃度
依存性を示す。図 8.1-5 から、各波長において ND 添加濃度を 0～5vol.%に増加させる
と、有効膜厚が大幅に減少した。これは ND の吸収の影響が大きいことが考えられる。






図 8.1-5 NPC 有効膜厚の重合前後の ND 添加濃度依存性 














図 8.1-6 アッベ屈折計の外観 
 

















































積分率をφ iとすると、Lorentz – Lorentz の式[2, 3, 4]を用いて以下のように書ける。 
 
𝑛𝑛2 = 1 + ∑ 2𝜙𝜙𝑖𝑖 𝑛𝑛𝑖𝑖2 − 1𝑛𝑛𝑖𝑖2 + 2𝑖𝑖




2 + 2𝑖𝑖  (8.1-2) 
 
本実験で使用する NPC は、主にナノ微粒子とモノマーで構成される。この 2 種類の混
合材料の屈折率は、各々の屈折率を nA, nB、体積濃度をφA, φB,とすると、 
 





2 + 2 − 𝜙𝜙𝐵𝐵 𝑛𝑛𝐵𝐵2 − 1𝑛𝑛𝐵𝐵2 + 2  (8.1-3) 
 
と表せられる。また、𝑛𝑛 ≈ 𝑛𝑛𝐴𝐴 ≈ 𝑛𝑛𝐵𝐵の時、式(8.1-3)は 
 
𝑛𝑛 = 𝜙𝜙𝐴𝐴𝑛𝑛𝐴𝐴 + 𝜙𝜙𝐵𝐵𝑛𝑛𝐵𝐵 (8.1-4) 
 
のように表され、Lorentz – Lorentz の近似式が得られる。 
 モノマーである PETIA と MOE を配合したブレンドモノマーを、開始剤 Irgacure784
を用いて硬化させたフィルムの屈折率を Abbe 屈折計を用いて測定し、このポリマー屈
折率と既知のナノ微粒子の屈折率から、式(8.1-3)を用いて NPC サンプルの平均屈折率
を算出した。この理由としては、ND を添加したフィルムは、ND の吸収により Abbe 屈
折計を用いて測定できないためである。 
 表 8.1-2 に各波長及び組成におけるポリマー屈折率の実測値を示す。 
 










1:0 4 1.531 1.525 
3:1 4 1.515 1.509 
3:2 4 1.505 1.499 
1:1 4 1.498 1.493 
2:3 4 1.490 1.485 
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1:3 4 1.481 1.476 











1:0 20 1.550 1.542 
3:1 20 1.536 1.528 
3:2 20 1.529 1.524 
1:1 20 1.528 1.521 
2:3 20 1.520 1.513 
1:3 20 1.519 1.508 











1:1 2 1.4964 1.4898 
1:1 4 1.4983 1.4934 
1:1 6 1.5005 1.4951 
1:1 8 1.5041 1.4979 
1:1 10 1.5080 1.4999 
1:1 12 1.5215 1.5163 
1:1 14 1.5208 1.5143 
1:1 16 1.5240 1.5156 
1:1 18 1.5264 1.5206 
1:1 20 1.5280 1.5212 
1:1 22 1.5298 1.5230 
1:1 24 1.5321 1.5257 
1:1 26 1.5344 1.5273 
1:1 28 1.5424 1.5363 









ィルムサンプルに対して光感度の無い波長 632nm の s 偏光プローブ光で格子形成の動
特性をモニターした。図 8.1-7 に実験光学系を示す。記録光には波長 532nm で s 偏光の
Nd:YVO4レーザーを用いた。光の強度調節は λ/2 板と s 偏光方位に設定した偏光プリズ








た。また、波長 632.8nm の s 偏光 He-Ne レーザーにより回折効率の動特性をリアルタイ
ムで測定した。回折光パワーが一定となる定常状態が確認された後には記録用レーザー




射した 532nm のレーザーの一方を遮った状態で、波長 532nm の記録光での定常状態で


















図 8.1-7 実験光学系 
 
図 8.1-8 ホログラフィック格子の外観 
 










𝑐𝑐𝑝𝑝𝜔𝜔は以下の Kogelnik の式を用いて算出した。 
 
∆𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔
𝑐𝑐𝑝𝑝𝜔𝜔 = 𝜆𝜆 cos𝜃𝜃𝐵𝐵
𝜋𝜋𝐿𝐿
sin−1 �𝜂𝜂 (8.1-6) 
 




𝜂𝜂 = 11 + � 𝜋𝜋𝐿𝐿 sin∆𝜃𝜃
𝛬𝛬 𝑛𝑛sin−1 �𝜂𝜂0�2 sin








633nm での η の動特性と角度依存性より算出した L を用いて 633nm の∆𝑛𝑛𝑐𝑐𝑝𝑝𝜔𝜔(𝑡𝑡) を求
め、露光後に測定した波長 532nm での η と L により波長 532nm での飽和屈折率変調
69 
 
Δnsatを得ることができる。そして、波長 633nm での∆𝑛𝑛𝑐𝑐𝑝𝑝𝜔𝜔(𝑡𝑡)動特性に波長 532 nm と波
長 633nm での∆𝑛𝑛𝑐𝑐𝑝𝑝𝜔𝜔
















回折効率動特性(@532, 633nm)    屈折率変調振幅動特性(@532, 633nm)   
 
図 8.1-9 ホログラフィック記録特性 (サンプル番号: #ND120801)  





























































回折効率動特性(@532, 633nm)    屈折率変調振幅動特性(@532, 633nm)  
 
図 8.1-10 ホログラフィック記録特性 (サンプル番号: #ND11501)  













回折効率動特性(@532, 633nm)    屈折率変調振幅動特性(@532, 633nm) 
 
図 8.1-11 ホログラフィック記録特性 (サンプル番号: #ND11502)  































































回折効率動特性(@532, 633nm)    屈折率変調振幅動特性(@532, 633nm) 
 
図 8.1-12 ホログラフィック記録特性 (サンプル番号: #ND11504)  
























































回折効率動特性(@532, 633nm)    屈折率変調振幅動特性(@532, 633nm) 
 
図 8.1-13 ホログラフィック記録特性 (サンプル番号: #ND11602)  


















回折効率動特性(@532, 633nm)    屈折率変調振幅動特性(@532, 633nm) 
 
図 8.1-14 ホログラフィック記録特性 (サンプル番号: #ND11607)  






























































回折効率動特性(@532, 633nm)    屈折率変調振幅動特性(@532, 633nm) 
 
図 8.1-15 ホログラフィック記録特性 (サンプル番号: #ND122002)  
(ND15vol.%、PETIA:MOE=1:1 in wt.%、Irgacure784: 10wt.%、格子間隔 0.5 µm、記録光
強度: 1mW/cm2) 
 












































述できる(導出は付録 C を参照)。 
 
Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔




















8.1.8. Δnsat及び Δf のモノマー配合比依存性 
 図 8.1-16 に PETIA と MOE-200T を種々の重量比で配合したブレンドモノマーに、ND
を種々の濃度で添加し、Irgacure784 をモノマー総重量比 4wt.%になるように添加させた
ナノダイヤモンド-ポリマーコンポジットホログラフィック格子のΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔とΔ𝑓𝑓のモノマ


































図 8.1-16 各 ND 添加濃度におけるモノマー配合比依存性 
(Irgacure784: 4wt.%、露光波長: 532nm、露光強度: 75 mW/cm2、格子間隔Λ＝1.0 ㎛) 
 
 ナノ微粒子濃度 5vol.%において、記録光強度に関わらずブレンドモノマーに対する
イオン液体モノマー重量比が 0.6 のときΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔が極大値をとることが分かった。また ND
添加濃度 15 vol.%においてイオン液体モノマー重量比が 0.5、ND 添加濃度 20 vol.%にお
いてイオン液体モノマー重量比が 0.4 のときそれぞれΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔t が極大値をとることが分か
った。このことから、ナノ微粒子濃度に対して最適なイオン液体モノマー重量比が存在
することが分かった。また、ND 添加濃度 15vol.%においてΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔が最大で 0.0045 程度、
Δ𝑓𝑓が最大で 0.017 程度を達成した。 
 
 
図 8.1-17 に PETIA と MOE-200T を種々の重量比で配合したブレンドモノマーに、ND
を 15vil.%の濃度で添加し、Irgacure784 をモノマー総重量比 20wt.%になるように添加さ
せたナノダイヤモンド-ポリマーコンポジットホログラフィック格子のΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔とΔ𝑓𝑓のモ
ノマー配合比依存性を示す。ここでホログラフィック格子の格子間隔は 0.5 ㎛とした。 























































図 8.1-17 モノマー配合比依存性 
(Irgacure784: 20wt.%、露光波長: 532nm、露光強度: 1mW/cm2、格子間隔Λ＝0.5 ㎛) 
 
 
8.1.9. Δnsat及び Δf のナノダイヤモンド分散濃度依存性 
 図 8.1-18 に PETIA と MOE-200T をの重量比で配合したブレンドモノマーに、ND を
種々の濃度で添加し、Irgacure784 をモノマー総重量比 4wt.%になるように添加させたナ
ノダイヤモンド-ポリマーコンポジットホログラフィック格子のΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔とΔ𝑓𝑓のモノマー
配合比依存性を示す。ここでホログラフィック格子の格子間隔は 1.0 ㎛とした。図 8.1-
18 から、モノマー配合比 0.75 を除いて、各モノマー配合比においてΔ𝑓𝑓(Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔)が極大値










































































図 8.1-18 各モノマー配合比における ND 添加濃度依存性 
(Irgacure784: 4wt.%、露光波長: 532nm、露光強度: 75 mW/cm2、格子間隔Λ＝1.0 ㎛) 
 
8.1.10. Δnsat及び Δf の開始剤添加濃度依存性 
 図 8.1-19 と図 8.1-20 に PETIA と MOE-200T を重量比 1:1 で配合したブレンドモノマ




















































   
 
図 8.1-19 開始剤添加濃度依存性 

















































































図 8.1-20 開始剤添加濃度依存性 
  (ND: 15vol.%、PETIA:MOE=1:1 in wt.%、露光波長: 532nm、露光強度: 1 mW/cm2、
格子間隔Λ＝0.5 ㎛) 
 
 図 8.1-19 と図 8.1-20 から、Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔及び𝛥𝛥𝑓𝑓の極大値を取る最適な Irgacure784 添加濃度が
存在することが分かった。Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔及び𝛥𝛥𝑓𝑓の極大値をとる Irgacure784の最適な添加濃度は、
格子間隔によらずおよそ 20wt.%程度であることが分かり、特に格子間隔 0.5 ㎛におい
てはより顕著に見て取れる。これは、6.5-4 節で述べたように記録光強度が比較的に低
い 1～5 mW/cm2、また開始剤添加濃度が 20wt.%において、最終重合変換が高く、最大




8.1.11. Δnsat及び Δf の記録光強度依存性 
 図 8.1-21 と図 8.1-22 に PETIA と MOE-200T を重量比 1:1 で配合したブレンドモノマ


















































図 8.1-21 記録光強度依存性 
















図 8.1-22 記録光強度依存性 















































で最も高いΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔及び𝛥𝛥𝑓𝑓を得られことができ、Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔はおよそ 0.025、𝛥𝛥𝑓𝑓はおよそ 0.1 程
度を達成した。 
 
8.1.12. Δnsat及び Δf の格子間隔依存性 
図 8.1-23 に PETIA と MOE-200T を重量比 1:1 で配合したブレンドモノマーに、ND を
15vol.%、Irgacure784 をモノマー総重量比に対して 4wt.%の濃度で添加させたナノダイ
ヤモンド-ポリマーコンポジットホログラフィック格子のΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔とΔ𝑓𝑓の開始剤添加濃度




3.2-2 節で述べたように、格子間隔が狭いほうが Q 値を増大化させることができるため、
Δ𝑓𝑓(Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔)は格子間隔が狭い条件で、高い数値を得ることが必要である。従って、格子間















図 8.1-23 格子間隔依存性 






































ことが分かり、これは図 8.1-23 の開始剤添加濃度 4wt.%とは異なる結果が得られた。こ

















図 8.1-24 格子間隔依存性 






かったモノマーの Irgacure784 をモノマー総重量比に対して 4wt.%添加したナノダイヤ
モンド-ポリマーコンポジットホログラフィック格子のΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔について評価した。前節ま




















































図 8.1-25  MIBK 分散へキシル修飾 ND ゾルの外観 
 















図 8.1-26 に屈折率変調振幅の動特性の結果を示す。図 8.1-26 から、配合したモノマー
によらず波長 532nm におけるΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔よりも、波長 633nm におけるΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔の方が高いこと




り、波長 532nm における回折効率が低下したことが考えられる。実際に、ND 添加濃度





PETIA: 99vol.%                         A-DCP: 99vol.% 
 
図 8.1-26 屈折率変調振幅動特性  
(ND: 1vol.%、Irgacure784: 4wt.%、格子間隔 1.0 µm、記録光強度: 75mW/cm2) 
 
(b) アルキル表面修飾 











図 8.1-27  トルエン分散アルキル修飾 ND ゾルの外観 
 





































図 8.1-28 に屈折率変調振幅の動特性の結果を示す。図 8.1-28 から、配合したモノマー
によらず波長 532nm におけるΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔よりも、波長 633nm におけるΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔の方が高いこと
が分かる。これ先ほどへキシル修飾で述べたように、アクリル修飾 ND を用いた場合と
比較して、アルキル修飾 ND のモノマーへの分散性が低下し、アルキル修飾 ND が凝集
したことによる散乱の影響により、波長 532nm における回折効率が低下したことが考













































図 8.1-28 屈折率変調振幅動特性  
(ND: 1vol.%、Irgacure784: 4wt.%、格子間隔 1.0 µm、記録光強度: 75mW/cm2) 
 
(c) メタクリル表面修飾 











図 8.1-29  THF 分散メタクリル修飾 ND ゾルの外観 
 
表 8.1-5 に THF 分散メタクリル修飾 ND 溶液を用いて、NPC の組成比が ND 添加濃
度 1vol.%、モノマー濃度 99vol.%となるように配合した場合の分散性の評価結果につい























図 8.1-30 MIBK 分散 PPG 修飾 ND ゾルの外観 
 
















図 8.1-31 に屈折率変調振幅の動特性の結果を示す。図 8.1-31 から、Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔は 0.002 程度
の結果が得られたが、これまで非アクリル修飾 ND と同様に、アクリル修飾 ND を用い
た場合として、以前Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔が低い値が得られた。しかし、PPG 修飾 ND を用いた場合で
は、ND 添加濃度を 10vol.%まで増加させることができ、分散性もこれまでの非アクリ











        EVECRYL145 
 
図 8.1-31 屈折率変調振幅動特性  
(ND: 10vol.%、Irgacure784: 4wt.%、格子間隔 0.5 µm、記録光強度: 75mW/cm2) 
 








8.1.14. ナノダイヤモンド無分散時における Ti 格子形成の影響 
 ここでは、ND 無添加時におけるナノダイヤモンド-ポリマーコンポジットのホログラ
フィック記録過程における Ti 格子の形成について述べる。これは開始剤に含まれる Ti
結合分子が、開始剤が反応後に明部から暗部へ拡散し、ND ではなく Ti 結合分子による
格子が形成している可能性を追求する必要があるためである。これまでに得られた






















図 8.1-32 Λ＝0.5 ㎛             図 8.1-33 Λ＝2.0 ㎛ 
PETIA:MOE=1:1 in wt.%                  PETIA:MOE=1:1 in wt.% 
Irgacure784: 4wt.%                       Irgacure784: 4wt.%    
@1mW/cm2                           @1mW/cm2   
 
図 8.1-34 Λ＝0.5 ㎛             図 8.1-35 Λ＝2.0 ㎛ 
PETIA:MOE=1:1 in wt.%                   PETIA:MOE=1:1 in wt.% 
Irgacure784: 4wt.%                        Irgacure784: 4wt.%    




図 8.1-36 Λ＝0.5 ㎛              図 8.1-37 Λ＝2.0 ㎛ 
PETIA:MOE=1:1 in wt.%                    PETIA:MOE=1:1 in wt.% 































































図 8.1-38 Λ＝0.5 ㎛              図 8.1-39 Λ＝2.0 ㎛ 
PETIA:MOE=1:1 in wt.%                     PETIA:MOE=1:1 in wt.% 
Irgacure784: 20wt.%                          Irgacure784: 20wt.%    
@50mW/cm2                            @20mW/cm2   
 
 
図 8.1-40 Λ＝0.5 ㎛             図 8.1-41 Λ＝2.0 ㎛ 
PETIA のみ                              PETIA のみ 
Irgacure784: 4wt.%                         Irgacure784: 4wt.%    
@1mW/cm2                           @1mW/cm2   
 
 
図 8.1-42 Λ＝0.5 ㎛              図 8.1-43 Λ＝2.0 ㎛ 
PETIA のみ                              PETIA のみ 



























































@50mW/cm2                            @20mW/cm2    
 
 
図 8.1-44 Λ＝0.5 ㎛              図 8.1-45 Λ＝2.0 ㎛ 
PETIA のみ                              PETIA のみ 
Irgacure784: 20wt.%                        Irgacure784: 20wt.%    
@1mW/cm2                            @1mW/cm2   
 
 
図 8.1-46 Λ＝0.5 ㎛              図 8.1-47 Λ＝2.0 ㎛ 
PETIA のみ                               PETIA のみ 
Irgacure784: 20wt.%                         Irgacure784: 20wt.%    
@50mW/cm2                             @20mW/cm2   
 






必要がある。Ti が ND と同様比較的高い光の屈折率を有するため、Ti 結合分子による格
子の影響はかなり大きいものであると考えられる。次節の 8.2 節では、より視覚的にナ











































 図 8.1-48 と図 8.1-49 に ND15vol.%添加時の各開始剤添加濃度における NPC サンプル
の∆𝑓𝑓/𝑓𝑓と tgel / ν のモノマー配合比(MOE/PETIA+MOE))依存性と式(7.6−1)によるフィッ
ティング結果を示す。図 8.1-42 と図 8.1-43 から、MOE 添加濃度の増加に伴い、拡散の
モデルの式とは異なる結果が得られた。これは、7.4 節で述べたように PETIA よりも粘
度の低い MOE 添加濃度が増加しても、NPC の粘度は逆に増加する傾向が得らえたこと
や、ゲル化時間は開始剤添加濃度 4wt.%では、モノマー配合比 0.5 で極小値をとる結果




















































図 8.1-48 各モノマー配合比における NPC の∆𝑓𝑓/𝑓𝑓-̅tgel / ν 依存性とフィッティング結果 















































































図 8.1-49 各モノマー配合比における NPC の∆𝑓𝑓/𝑓𝑓-̅tgel / ν 依存性とフィッティング結果 














下することが考えられる。また、開始剤添加濃度 4wt.%の場合では、ND 添加濃度 15vol.%
においてΔ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔が最大で 0.0045 程度、Δ𝑓𝑓が最大で 0.017 程度を達成した。開始剤添加濃
度 20wt.%の場合では、開始剤添加濃度 4wt.%の場合と比較して、より顕著に𝛥𝛥𝑓𝑓(Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔)



























て、𝛥𝛥𝑓𝑓(Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔)を極大化する ND 添加濃度は 15vol.%であることが分かった。これは、モ
ノマーより屈折率が大きい ND 添加濃度が増加したことに加え、ND 添加濃度が 20vol.%
の場合は、15vol.%の場合と比較してNDの分散性が著しく低下したことが考えられる。 
 第三に、開始剤添加濃度依存性から、格子間隔によらず、𝛥𝛥𝑓𝑓(Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔)を極大化する開始
剤添加濃度は約 20wt.%であることが分かった。この原因として、前述の 8.1.14 節及び













濃度 4 と 20wt.%添加時における記録光強度はそれぞれ異なっているので、純粋な格子
間隔の比較をするには、測定条件を揃える必要がある。 
 第六に、アクリル修飾 ND を用いた場合の𝛥𝛥𝑓𝑓(Δ𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔)のさらなる増大化を目指して、
種々の非アクリル修飾 ND を用いた場合の NPC 作成とホログラフィック記録特性につ
いて測定した。非アクリル修飾 ND は、アクリル修飾 ND を用いた場合と比較して、各
モノマーへの分散性が低く、へキシル、アルキル、メタクリル修飾 ND は分散性が良好
であったモノマーに対して 2vol.%、PPG 修飾 ND を用いた場合では 10vol.%しか添加濃
度を増加させることができなかった。またホログラフィック格子が生成できても、アク





れたものは、この Ti 結合分子による格子の影響を考慮する必要がある。Ti が ND と同
様比較的高い光の屈折率を有するため、Ti 結合分子による格子の影響はかなり大きい
ものであると考えられる。 
























 実験試料には、PETIA と MOE-200T を 1:1(重量比) で配合したブレンドモノマーに、
ND と Irgacure784 を種々の濃度で添加させたナノダイヤモンド-ポリマーコンポジット
に種々の格子間隔でホログラフィック記録をして作成したホログラフィック格子を用
いた。作成方法に関しては、6.3 節の手順(4)まで同様であり、その後サンプルをスライ

















 初めにラマン分光測定結果について述べる。図 8.2-1 に各波長(532 及び 325nm) レー
ザーに対する MIBK に分散したアクリル修飾 ND のラマンシフト波長及びラマンピー
ク強度をプロットしたものを示す。MIBK に分散したアクリル修飾 ND は、表面修飾基
による G-band 由来のラマンピークと、ナノダイヤモンドコアによる 1330cm-1付近にラ
マンピークが存在する。故に、ND 微粒子の検出にはこの 1330cm-1付近のラマンピーク
を測定することにより特定できると考えられる。 
そこでまずは PETIA と MOE-200T を 1:1(重量比) で配合したブレンドモノマーに、
ND を 15vol.%、Irgacure784 を 4 及び 20wt.%添加させて一様露光したものについて、ラ
マンピークが存在するか測定した結果を図 8.2-2 と 8.2-3 に示す。ここでレーザーの測
定条件は、露光時間 8s、積算回数 2 回、レーザー強度 10%とした。 
 
 



































図 8.2-3 一様露光したナノダイヤモンド-ポリマーコンポジットのラマンピーク測定 
(@Irgacure784:20wt.%) 
 






















図 8.2-4 ラマン分光装置のレーザ照射前(左)と照射後(右) 















フィック格子表面に劣化がみられた。その CCD 画像を図 8.2-6 に示す。さらに試験的に
マッピング測定を実施した結果と、マッピング測定から得られるダイヤモンドピークを











図 8.2-6 ラマン分光装置のレーザ照射前(左)と照射後(右) 











図 8.2-7 マッピング画像(左)とダイヤモンドピーク(赤点)抽出画像(右) 
 










8.2.5. EPMA 測定 
 次に EPMA 測定について述べる。最初に測定したサンプルは、PETIA と MOE-200T









に、F および S、ナノダイヤモンドを特定するために付着している Zr、ポリマー相を特










図 8.2-8 EPMA による各元素のマップ像 
(@ND30vol.%, Irgacure784 20wt.% 格子間隔 2.0 ㎛) 
 
 図 8.2-8 から白黒の SEM 画像に及び Ti と C 元素のマップ像から若干の縞模様が確認
できるが、その他の元素におけるマップ像からはそれぞれ周期的な分布は見られなかっ
た。この原因として、ND 添加濃度を 30vol.%まで増加させたことにより、NPC におけ
る ND の分散性が著しく低下し、ホログラフィック格子が十分に形成されていないこと
が考えられる。これは、8.1.9 節で述べたように、ND 添加濃度を 15vol.%から 20vol.%ま




 さらに PETIA と MOE-200T を 1:1(重量比) で配合したブレンドモノマーに、ND を
15vol.%、Irgacure784 を 4wt.%添加させて作成したナノダイヤモンド-ポリマーコンポジ
ットに格子間隔 2.0 ㎛になるようにホログラフィック記録をして作成したホログラフィ









図 8.2-9 EPMA による各元素のマップ像 




図 8.2-10 において、各元素の周期的な分布が確認出来なかった原因について、EPMA か
ら照射されるビーム径が 1 ㎛であるのに対して、ホログラフィック格子の格子間隔が 2
㎛であることから分解能が低かったことが原因であると考えらえる。従って、ホログラ
フィック格子の格子間隔を 2～5 ㎛に増加させたホログラフィック格子を用いて再度測
定を試みた。これには PETIA と MOE-200T を 1:1(重量比) で配合したブレンドモノマ
ーに、ND を 15vol.%、Irgacure784 を 20wt.%添加させて作成したナノダイヤモンド-ポリ





図 8.2-10 EPMA による各元素のマップ像 







図 8.2-11 EPMA による各元素のカラー別マップ像 





図 8.2-11 は図 8.2-10 のマップ像において、各元素ごとに色分けして見やすくしたも
のである。図 8.2-11 の結果から、白黒の SEM 像において明確に周期的な構造が確認で
きる。また、元素 S 以外においても各元素のマップ画像から、周期的な分布が確認でき
た。図 8.2-11 から Ti 及び Zr の周期的な分布は類似しているように見て取れる。逆に他
の元素である C, O, F, 高濃度分布は、Ti 及び Zr の高濃度分布位置と反転しているよう
に見えるが、位相が 180°完全に反転しているようには見受けられない。特に Ti 元素と
C 元素を比較すると、Ti が高濃度に分布する位置は、C 元素高濃度に分布する位置と位
相が 90°しか違っていないように見られる。しかし、Ti 及び Zr の高濃度分布位置と C, 
O, F, 高濃度分布位置は、明確にずれていることが確認できた。しかし、要求する ND と
Ti 及びポリマー相の分布関係については明らかにすることが出来なかった。今後は、よ














 また EPMA 測定では、PETIA と MOE-200T を 1:1(重量比) で配合したブレンドモ
ノマーに、ND を 15vol.%、Irgacure784 を 20wt.%添加させて作成したナノダイヤモンド
-ポリマーコンポジットに格子間隔 5.0 ㎛になるようにホログラフィック記録をして作
成したホログラフィック格子を用いて、元素 S 以外の各元素(Ti, Zr, F, C, O)における周
期的なマップ像を測定することが出来た。この結果から、Ti 及び Zr の高濃度分布位置
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 PETIA と MOE-200T を 1:1(重量比) で配合したブレンドモノマーに、ND を 15vol.%、
Irgacure784 を種々の濃度で添加させて作成したナノダイヤモンド-ポリマーコンポジッ





































図 9.4-1 回折効率の角度依存性(@≈4.5nm) 
   サンプル番号: #ND120801 
(ND: 15vol.%、PETIA:MOE=1:1 in wt.%、Irgacure784: 4wt.%、Λ=1 ㎛、膜厚: 25 ㎛
𝛥𝛥𝑓𝑓: 0.017、記録光強度: 75mW/cm2) 
 





図 9.4-2 回折効率の角度依存性(@≈6.0nm) 
ζ ～ 70° 
108 
 
   サンプル番号: #ND11501(左)、#ND11502(右)、 
(ND: 15vol.%、PETIA:MOE=1:1 in wt.%、Irgacure784: 4wt.%、Λ=0.5 ㎛、膜厚: 15 ㎛
(左), 25 ㎛(右)、𝛥𝛥𝑓𝑓: 0.013�左�, 0.015(右)、記録光強度: 75mW/cm2) 
 










図 9.4-3 回折効率の角度依存性(@≈?) 
   サンプル番号: #ND11504 
(ND: 15vol.%、PETIA:MOE=1:1 in wt.%、Irgacure784: 4wt.%、Λ=0.5 ㎛、膜厚: 35 ㎛
𝛥𝛥𝑓𝑓: 0.0076、記録光強度: 75mW/cm2) 
 




図 9.4-4 回折効率の角度依存性(@≈5nm) 
   サンプル番号: #ND11602(左)、#ND11607(右) 
(ND: 15vol.%、PETIA:MOE=1:1 in wt.%、Irgacure784: 20wt.%、Λ=0.5 ㎛、膜厚: 15 ㎛















図 9.4-5 回折効率の角度依存性(@≈5.8nm) 
   サンプル番号: #ND122002 
(ND: 15vol.%、PETIA:MOE=1:1 in wt.%、Irgacure784: 10wt.%、Λ=0.5 ㎛、膜厚: 24 ㎛
𝛥𝛥𝑓𝑓: 0.0283、記録光強度: 1mW/cm2) 
 
 図 9.4-1 から図 9.4-5 の結果から、低速中性子回折実験において、ホログラフィック
格子を 60~70°ほど傾け、低速中性子をブラック角で入射した時に得られる回折効率は、 




 図 9.4-6 と図 9.4-7 に図 9.4-3 及び図 9.4-4 に示したホログラフィック格子のホログラフ


































図 9.4-6 回折効率の角度依存性の時間変化(@633nm) 









記録直後               UV 露光後 
図 9.4-7 回折効率の角度依存性の時間変化(@633nm) 




フィック記録直後と UV 露光硬化を 1 時間行った後、さらにそこから約 24 時間経過後
























































UV 露光後               24 時間経過後 
 
図 9.4-8 回折効率の角度依存性の時間変化(@633nm) 
   サンプル番号: #ND11605 







































































図 9.4-9 回折効率の角度依存性の時間変化(@633nm) 
   サンプル番号: #ND11607 













UV 露光後               24 時間経過後 
 
図 9.4-10 回折効率の角度依存性の時間変化(@633nm) 
   サンプル番号: #ND12001 






























































UV 露光後               24 時間経過後 
 
図 9.4-11 回折効率の角度依存性の時間変化(@633nm) 
   サンプル番号: #ND12002 
















UV 露光後               24 時間経過後 
 
図 9.4-10 回折効率の角度依存性の時間変化(@633nm) 
   サンプル番号: #ND11503 































































UV 露光後              24 時間経過後 
 
図 9.4-11 回折効率の角度依存性の時間変化(@633nm) 
   サンプル番号: #ND11504 





PETIA と MOE-200T を 1:1(重量比) で配合したブレンドモノマーに、ND を 15vol.%、
Irgacure784 を種々の濃度で添加させて作成したナノダイヤモンド-ポリマーコンポジッ
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 第一に、光重合特性の実験から、架橋モノマーである PETIA と単官能低粘度イオン
液体モノマーである MOE-200T を 1;1(重量比)で配合したブレンドモノマーに、ND 
15vol.%、開始剤である Irgacure784 を 20wt.%添加させたナノダイヤモンド-ポリマーコ
ンポジットにおいて、重合光強度 5mW/cm2の条件で𝛼𝛼𝑓𝑓を最大で 0.65 程度まで増加させ
ることができた。さらに、𝛼𝛼𝑓𝑓及び𝑅𝑅𝑃𝑃
𝑚𝑚𝑠𝑠𝑚𝑚の重合光強度依存性の測定から、PETIA と MOE-







た。これにより、記録光強度が 1～5 mW/cm2と低い状態で、𝛼𝛼𝑓𝑓は 0.6 程度と比較的高い
値を示すことが分かった。 












が 0.025、Δ𝑓𝑓が 0.01 程度を達成した。しかし、このナノダイヤモンド-ポリマーコンポ
ジットの配合及び記録光強度の条件では、Ti 結合分子による格子の影響によって、実際



















 また EPMA 測定では、PETIA と MOE-200T を 1:1(重量比) で配合したブレンドモ
ノマーに、ND を 15vol.%、Irgacure784 を 20wt.%添加させて作成したナノダイヤモンド
-ポリマーコンポジットに格子間隔 5.0 ㎛になるようにホログラフィック記録をして作
成したホログラフィック格子を用いて、元素 S 以外の各元素(Ti, Zr, F, C, O)における周
期的なマップ像を測定することが出来た。この結果から、Ti 及び Zr の高濃度分布位置
と C, O, F, 高濃度分布位置は、明確にずれていることが確認できた。今後は、ND と Ti
及びポリマー相の分布関係についてより明確にするために ND とポリマー相を明確に
分類して測定する必要がある。 
第五に、PETIA と MOE-200T を 1:1(重量比) で配合したブレンドモノマーに、ND を
15vol.%、Irgacure784 を 4wt.%添加させて作成したナノダイヤモンド-ポリマーコンポジ















































図 A-1 アクリル修飾ナノダイヤモンド-ポリマーコンポジットフィルムの作成過程 
 
 まず、Irgacure784 をストローで電子天秤[ATX84 、(株)島津製作所]に乗せた薬包紙に
必要量移した。それをバイアルに移してから、MIBK を Irgacure784 の重量の約 10 倍入
れ（MIBK の重量に対して Irugacure784 はその約 1/10 の重量で溶けるため）遊星回転式
攪拌機[AXIS マゼキー C-30 、(株)大洋技研]を用いて約 20 分間に渡り回転数 10rpm で
撹拌し、その後に Irgacure784 を混合して溶解させた。次に、別のバイアル中で PETIA, 
MOE-200T, ナノダイヤモンドゾルを混ぜて遊星回転式攪拌機により約 20分間に渡り回
転数 10rpm で攪拌した。 それに開始剤を MIBK で融解した溶液を回転数 10rpm に設定
したマゼキーで 20 分間攪拌した後に NPC 混合溶液が均一に混ざっているのを確認し、
さらに 20 分間同じ回転数で攪拌した。電子天秤[ATX84 、(株)島津製作所]で NPC 混合
溶液とバイアルを合わせた総重量を測り、70℃に設定したバキュームオーブン[AVO-
250 、(株)ASONE]に調合した NPC 溶液が入ったバイアルを入れ、MIBK 溶剤を揮発除
去した。約 30 分於きに総重量を測りながら MIBK の残量を確認した。MIBK の残量が
元々入れた量に対して約 4%近くになると MIBK が揮発しなくなるので、アクリル基修
120 
 
飾ナノダイヤモンド、モノマーである PETIA と MOE-200T を異なる重量比で配合し、
Irugacure784 をモノマー総重量比に対して 4.3wt.%添加する。また数 mg の MIBK を含ん
だ NPC 溶液をナノダイヤモンド分散 NPC 溶液とした。電子天秤にスライドガラス
[S1112、松浪硝子工業]75 mm のものを予め約 32.5mm と約 42.5 mm に切断したうちの
32.5mm の短い方を乗せ、スライドガラス上に約 70mg 滴下し、約 10～100µm の厚さに
なるように 10 μm 厚スペーサーをスライドガラスの長辺側の端に装荷し、切断したもう





によって NPC 溶液の厚さが不均一になるのを防ぐためである。 






























過型屈折率体積格子において、位相不整合時の回折効率𝜂𝜂は Kogenik の 2 光波結合理論
より 




∆𝛼𝛼 = −2𝜅𝜅 sin∆𝜃𝜃 sin𝜃𝜃𝐵𝐵 = −𝛫𝛫 sin∆𝜃𝜃 = −2𝜋𝜋𝛬𝛬 sin∆𝜃𝜃, 
ここで、𝜅𝜅は Δn に比例した量で媒質中の光波の波数、∆𝜃𝜃は媒質中のブラッグ角度のず
れ、𝜃𝜃𝐵𝐵はブラッグ角、𝛫𝛫は格子の波数である。位相整合時の回折効率は Kogelnik の式         
より以下の式で表される。 
 𝜂𝜂0 = 𝑠𝑠𝑠𝑠𝑛𝑛2 𝜅𝜅𝐿𝐿,    (B-3) 
ここで、𝜅𝜅は以下の式で表される。 




上式で𝜂𝜂0は位相整合時の回折効率である。式 (B-2)と式 (B-4)を式 (A-1)に代入すると
以下の式を得る。 
𝜂𝜂 = 11 + � 𝜋𝜋𝐿𝐿 sin∆𝜃𝜃
𝛬𝛬 sin−1 �𝜂𝜂0�2 𝑠𝑠𝑠𝑠𝑛𝑛







𝜂𝜂 = 11 + � 𝜋𝜋𝐿𝐿 sin∆𝜃𝜃
𝛬𝛬 𝑛𝑛sin−1 �𝜂𝜂0�2 sin

































































;   Kaleida Graph Functional Script File for Holographic Experiments. 
;   Created by Shinsuke Takeuchi 2016.07.15 (Fri) 






; For "Bragg Angle Detuning" Measurement. 
; Use this 1st. 
; 
; Caution !! 
; Before use this script, you must set 
;   nReadout : Mean Refractive Index of sample @633nm 






; The meanings of Data of Each Columns 
; 
; C0 : Angle (degree) 
; C1 : Diffracted Light Intensity (Named: Difracted (Original)) 
; C2 : Transmited Light Intensity (Named: Transmit (Original)) 




; ==== Aboves are Original Data. !! DO NOT CHANGE !! ==== 
; C4 : Angle (copied and manipulated in Zero Adjustment) 
; C5 : Diffracted Light Intensity (copied and manipulated) 
; ==== follows are calculated. ==== 
; C6 : Diffraction Efficiency ﾎｷ@633nm 
; C7 : Angle (rad) with Bragg Angle @wavelengthReading of the air. 
; C8 : Bragg Angle Detuning in tne air.(@wavelengthReading of the air) 
; C9 : Bragg Angle Detuning in tne film.(@wavelengthReading of the film) 
; C10: Film thickness (calc. in the air) 
; C11: Peak shift   (calc. in the air) 
; C12: Film thickness (calc. in the film) 
; C13: Peak shift    (calc. in the film) 
; C14: Bragg Angle Detuning in the air(rad).  (Fixed the shift) 
; C15: Bragg Angle Detuning in the film(rad). (Fixed the shift) 
 
; C16: Angle(cell to air) 
; C17: theta1 
; C18: cos(theta1) 
; C19: theta2 
; C20: cos(theta2) 
; C21: Transmission coefficient amplitude(ts) 
; C22: Transmittance(Ts) 
; C23: Transmited Light Intensity(Considered Fresnel reflectance) 
; C24: Angle(cell to air) 
; C25: theta1 
; C26: cos(theta1) 
; C27: theta2 
; C28: cos(theta2) 
; C29: Transmission coefficient amplitude(ts) 
; C30: Transmittance(Ts) 
; C31: Diffracted Light Intensity(Considered Fresnel reflectance) 









name("Angle (deg)", C0); 
name("Difracted (Original)", C1); 
name("Transmited (Original)", C2); 
name("Not-Use", C3) 
; 
; Copy Angle (degree) to prepare Zero Angle Adjustment. 
C4 = C0; 
name("Angle (deg) for Zero Adj.", C4) 
; 
; Copy Diffracted Light Intensity for Noise Reduction, 
; and Reduce the Noise. 
C5 = C1; 
C5 = (C5 < 0) ? 0 : C5; 
name("Difracted (Noise Reduced)", C5); 
; 
; Calculate Diffraction Efficiency ﾎｷ @633nm. 
C6 = C5 / (C5 + C2); 
name("Diffraction Efficiency", C6); 
; 
; 
; Convertion of a probe's incident angle in the air in deg. to that in rad. 
C7 = C4 * pi / 180 + thetaBair; 
name("Angle (rad) with Bragg(air)", C7); 
; 
; Bragg Angle Detuning in the air(rad). 
C8 = C7 - thetaBair; 
name("Bragg Angle Detuning in the air (rad)", C8); 
; 
; Bragg Angle Detuning in the film (rad). 
C9 = invsin(sin(C7) / nReadout) - thetaBfilm; 
name("Bragg Angle Detuning in the film(rad)", C9); 
; 
; 




file = "C:¥Users#END 
; 
; Film thickness (calc. in the air) 
cell(0, 10) = m1; 
name("L_air (um)", C10); 
 
; Peak shift (calc. in the air) 
cell(0, 11) = m2; 




; Plot: Bragg Angle Detuning in the film 
#SCRIPT 
file = "C:¥Users#END 
; 
; Film thickness (calc. in the film) 
cell(0, 12) = m1; 
name("L_film (um)", C12); 
 
; Peak shift (calc. in the film) 
cell(0, 13) = m2; 




; Bragg Angle Detuning in the air(rad). 
C14 = C8 - cell(0, 11); 
name("Brg. Ang. Det.(shift) air (rad)", C14); 
 
; Bragg Angle Detuning in the film(rad). 
C15 = C9 - cell(0, 13); 
name("Brg. Ang. Det.(shift) film (rad)", C15); 
 
; Angle(cell to air) 
127 
 
C16 = (C0 + 39.27) * pi / 180; 
name("Incident light angle into the air (rad)", C16); 
 
; theta1 
C17 = invsin(1*sin((C16))/1.524); 
name("theta1 (rad)", C17); 
 
; cos(theta1) 




C19 = invsin(1.524 * sin(C17) / 1); 
name("theta2 (rad)", C19); 
 
; cos(theta2) 
C20 = cos(C19); 
name("cos(theta2)", C20); 
 
; Transmission coefficient amplitude(ts) 




C22 = C21 * C21 * 1 * C20 / (1.524 * C18); 
name("Ts", C22); 
 
; Transmited Light Intensity(Considered Fresnel reflectance) 
C23 = C2 / C22; 










; Angle(cell to air) 
C24 = (C0 * (-1) + 39.27) * pi / 180; 
name("Incident light angle into the air (rad)", C24); 
 
; theta1 
C25 = invsin(1*sin((C24))/1.524); 
name("theta1 (rad)", C25); 
 
; cos(theta1) 




C27 = invsin(1.524 * sin(C25) / 1); 
name("theta2 (rad)", C27); 
 
; cos(theta2) 
C28 = cos(C27); 
name("cos(theta2)", C28); 
 
; Transmission coefficient amplitude(ts) 




C30 = C29 * C29 * 1 * C28 / (1.524 * C26); 
name("Ts)", C30); 
 
; Diffracted Light Intensity(Considered Fresnel reflectance) 
C31 = C5 / C30; 
name("Corrective DLI", C31); 
 
; Calculate Diffraction Efficiency(Considered Fresnel reflectance) ﾎｷ @633nm. 
C32 = C31 / (C23 + C31); 




; Corrective diffraction Efficiency(Considered Fresnel reflectance) ﾎｷ @633nm. 
C6 = C32; 




; Plot: Bragg Angle Detuning in the air (Fixed the shift) 
#SCRIPT 
file = "C:¥Users 
 
; Plot: Bragg Angle Detuning in the film (Fixed the shift) 
#SCRIPT 










































図 C.1 矩形屈折率波形 
 
m 番目のフーリエ係数(m=0, 1, 3, …)は次式で与えられる。 
𝑡𝑡m = 1𝜋𝜋� 𝑛𝑛(𝑧𝑧) 𝑐𝑐𝑐𝑐𝑠𝑠𝑚𝑚𝑧𝑧𝑑𝑑𝑧𝑧𝜋𝜋−𝜋𝜋  
 
ここで、基本周期成分に相当するフーリエ係数(m=1)は 

















屈折率は Lorentz-Lorenz の近似式[4]を用いて、 
 
𝑛𝑛𝑚𝑚𝑠𝑠𝑚𝑚 = 𝑛𝑛𝑛𝑛𝑓𝑓𝑑𝑑𝑠𝑠𝑑𝑑𝑑𝑑 + 𝑛𝑛𝑝𝑝(1 − 𝑓𝑓𝑑𝑑𝑠𝑠𝑑𝑑𝑑𝑑) 




𝑛𝑛𝑚𝑚𝑠𝑠𝑚𝑚 − 𝑛𝑛𝑚𝑚𝑖𝑖𝑛𝑛 = (𝑛𝑛𝑛𝑛 − 𝑛𝑛𝑝𝑝) 𝛥𝛥𝑓𝑓 
 
となる。上式の左辺を式 (C-3)に代入し、𝑡𝑡1 = 𝛥𝛥𝑛𝑛𝑠𝑠𝑡𝑡𝑡𝑡であることを用いると 
∆𝑛𝑛𝑠𝑠𝑠𝑠𝜔𝜔 = 2𝜋𝜋 (𝑛𝑛𝑛𝑛 − 𝑛𝑛𝑝𝑝) 𝛥𝛥𝑓𝑓sin (𝑟𝑟𝜋𝜋) 
が導ける。以上から、Kogelnik の結合モード理論における屈折率変調𝑛𝑛1は、余弦波と
矩形波を決める形状因子を𝑡𝑡として以下にまとめることが出来る。 








[1] R. L. Sutherland, L. V. Natarajan, V. P. Tondiglia, T. J. Bunning, and W. W. Adams , SPIE 
2404, 132 (1995). 
[2] T. N. Smirnova, SPIE 3773, 364 (1999). 






















































 光重合開始剤を C とし、それによって発生する一次ラジカルを𝑅𝑅 ∙とすると、 
 C  𝑑𝑑𝑑𝑑�  2𝑅𝑅 ∙ (D-1) 
 
ここで、𝑘𝑘𝑑𝑑は開始剤の分解速度定数である。反応速度論から、開始剤反応速度は、 
𝑅𝑅𝑑𝑑 = 2𝑘𝑘𝑑𝑑𝑓𝑓[𝐶𝐶] (D-2) 
 
であり、𝑓𝑓は開始剤効率である。一次ラジカルによるモノマーの成長は、成長ラジカル
を𝑃𝑃 ∙として、   𝑅𝑅 ∙ +  𝑀𝑀 𝑑𝑑𝑖𝑖→  𝑃𝑃 ∙ (D-3) 
 
と書ける。ここで、𝑘𝑘𝑖𝑖が開始速度定数である。また、開始反応速度R𝑖𝑖は、 
𝑅𝑅𝑖𝑖 = 𝑘𝑘𝑖𝑖[𝑅𝑅 ∙][𝑀𝑀] (D-4) 
 
成長反応は、複数の成長ラジカルとモノマーによって、 
𝑃𝑃𝑛𝑛 ∙  =    k𝑝𝑝[𝑃𝑃 ∙][𝑀𝑀] (D-5) 
 
と書くことができる。ここで、k𝑝𝑝は成長速度定数であり、成長反応速度は、 R𝑝𝑝 =   𝑘𝑘𝑝𝑝[𝑃𝑃 ∙][𝑀𝑀] (D-6) 
  









停止反応は、再結合と不均一化により、 2𝑃𝑃 ∙   𝑑𝑑𝑡𝑡𝑡𝑡��   𝑃𝑃  ∶再結合 (D-7) 
 2𝑃𝑃 ∙   𝑑𝑑𝑡𝑡𝑑𝑑��   2𝑃𝑃 ∶ 不均一化 (D-8) 
従って、再結合速度及び不均一化速度は、 R𝜔𝜔𝑠𝑠 = 𝑘𝑘𝜔𝜔𝑠𝑠[𝑃𝑃 ∙]2 (D-9) 
 R𝜔𝜔𝑑𝑑 = 𝑘𝑘𝜔𝜔𝑑𝑑[𝑃𝑃 ∙]2 (D-10) 
 
ここで、𝑘𝑘𝜔𝜔𝑠𝑠 + 𝑘𝑘𝜔𝜔𝑑𝑑 = 𝑘𝑘𝜔𝜔とすると、媒質に含まれる M 以外のラジカル発生要素を A とす
ると、連鎖移動反応は、 
𝑃𝑃 ∙ +𝑑𝑑  𝑑𝑑𝑡𝑡𝑡𝑡��   𝑃𝑃 + 𝑑𝑑 ∙ (D-11) 














 R𝑝𝑝 =   2𝑘𝑘𝑑𝑑𝑓𝑓[𝐶𝐶] (D-15) 
と表せられる。また、式(D-9)と式(D-10)から、 





2𝑘𝑘𝑑𝑑𝑓𝑓[𝐶𝐶] = 𝑘𝑘𝜔𝜔[𝑃𝑃 ∙]2 (D-17) 
  










[𝑀𝑀] = −𝑘𝑘𝑃𝑃 �2𝑘𝑘𝑑𝑑𝑓𝑓𝑘𝑘𝜔𝜔 �12 [𝐶𝐶]12[𝑀𝑀] 
 
(D-19) 
より、これを[𝑀𝑀] = 𝑑𝑑𝑒𝑒−𝐵𝐵𝜔𝜔として解くと、 
 
[𝑀𝑀] = 𝑑𝑑𝑒𝑒𝑥𝑥𝑝𝑝 �−𝑘𝑘𝑃𝑃 �2𝑘𝑘𝑑𝑑𝑓𝑓k𝜔𝜔 �12 [𝐶𝐶]12� 𝑡𝑡 (D-20) 
より、𝑡𝑡 = 0のとき、式(D-120)は[𝑀𝑀] = 𝑑𝑑であることから、A は初期濃度である。 
式(D-13)と式(D-19)から、 
 R𝑃𝑃 = 𝑘𝑘𝑃𝑃 �2𝑘𝑘𝑑𝑑𝑓𝑓𝑘𝑘𝜔𝜔 �12 [𝐶𝐶]12[𝑀𝑀] (D-21) 
 
となる。また開始剤の量子効率 (=反応する分子の数 / 吸収された光子の数 )を𝛷𝛷とし、
媒質中におけるある位置の重合光強度を𝛷𝛷(𝑥𝑥)とすると、式(D-2)は、 
𝑅𝑅𝑑𝑑 = 2𝑓𝑓𝑘𝑘𝑑𝑑[𝐶𝐶] = 𝛷𝛷𝛷𝛷(𝑥𝑥) (D-22) 
  
式(D-22)を式(D-21)に代入して、 






















𝜕𝜕𝑡𝑡 = 𝐷𝐷 𝜕𝜕2𝐶𝐶(𝑥𝑥, 𝑡𝑡)𝜕𝜕𝑥𝑥2  (E-1) 
で書ける。ここで、 
𝐶𝐶 ʹ ≡ 𝐶𝐶 − 𝐶𝐶0 (E-2) 
とおいて変数分離をする。 
𝐶𝐶 ʹ ≡ 𝑋𝑋(𝑥𝑥)𝑇𝑇(𝑡𝑡) (E-3) 
(E-3)を(E-1)へ代入すると 
𝑋𝑋(𝑥𝑥)𝜕𝜕𝑇𝑇(𝑡𝑡)






































= 𝑡𝑡𝑋𝑋 (E-6) 
この解を 
𝑋𝑋(𝑥𝑥) = 𝑑𝑑 cos(𝐾𝐾𝑥𝑥) + 𝐵𝐵 sin(𝐾𝐾𝑥𝑥) (E-7) 
と仮定し、x=0 で常に X(0) = 0 とすると 
𝑋𝑋(0) = 𝑑𝑑 = 0 (E-8) 
また、ナノ微粒子の濃度変化の周期は格子間隔𝛬𝛬であるから 















𝑥𝑥� = 𝑡𝑡 














任意の定数を Y とおいてこれを解くと 
𝑇𝑇(𝑡𝑡) = 𝑌𝑌𝑒𝑒−�2𝜋𝜋𝛬𝛬 �2𝐷𝐷𝜔𝜔 (E-12) 
 

























∴ 𝑇𝑇(𝑡𝑡) = 𝑇𝑇(𝑡𝑡) = �𝑒𝑒�2𝜋𝜋𝛬𝛬 �2𝐷𝐷 − 1�  𝑒𝑒−�2𝜋𝜋𝛬𝛬 �2𝐷𝐷𝜔𝜔 
 
= 1 − 𝑒𝑒−�2𝜋𝜋𝛬𝛬 �2𝐷𝐷𝜔𝜔 
(E-15) 
(E-3)(E-9)(E-15)より 



















𝐷𝐷∙∞� = 𝐶𝐶𝑓𝑓 = 𝐶𝐶max − 𝐶𝐶0 (E-17) 
従って、(E-2)(E-16)より 




















ある時刻𝑡𝑡における位置𝑥𝑥での濃度の変化∆C は、図 E-1 に示す領域であるから、 
∆𝐶𝐶 = 2 �� 𝐶𝐶�𝑥𝑥,𝑑𝑑𝑡𝑡gel�𝑑𝑑𝑥𝑥𝛬𝛬2𝛬𝛬
4





𝛷𝛷2 = � 𝐶𝐶𝑐𝑐𝑑𝑑𝑥𝑥𝛬𝛬2𝛬𝛬
4












+ 𝐶𝐶𝑓𝑓 �− 𝛬𝛬2𝜋𝜋� (−1 − 0) 
= 𝛬𝛬
4
𝐶𝐶0 + 𝐶𝐶𝑓𝑓 � 𝛬𝛬2𝜋𝜋� 
(E-20) 








∆𝐶𝐶 = 2(𝛷𝛷1 − 𝛷𝛷2) = 𝛬𝛬𝜋𝜋 𝐶𝐶𝑓𝑓 �1 − 𝑒𝑒−�2𝜋𝜋𝛬𝛬 �2 𝑑𝑑B𝑇𝑇6𝜋𝜋𝜈𝜈𝑑𝑑𝐴𝐴𝜔𝜔gel� (E-23) 
  
この関係式を、パラメータ A, B を用いて表すと、 
∆𝑓𝑓
𝑓𝑓





[1] M. Ni, H. Peng, Y. Liao, Z. Yang, Z. Xue, and X. Xie, Macromolecules 48, 2958 (2015). 
